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Zusammenfassung 
Über einen Zeitraum von einem Jahr wurden an 3 verschiede­
nen Meßstandorten parallel Niederschlagsproben genommen 
und auf ausgewählte Pflanzenschutzmittel (Lindan, Isopro­
turon, Triadimenol, Pirimicarb, Parathion-ethyl und Atrazin) 
sowie die Verbrennungsrückstände Phenanthren und Fluo­
ranthen untersucht. Die Probenahme erfolgte in bulk-Samm­
lern nach DÄMMGEN in 14-Tage-Intervallen. An zwei Statio­
nen wurden parallel zu den bulk-Sammlern auch wet-only­
Sammler betrieben. Parathion-ethyl, Pirimicarb und Triadi­
menol konnten nur vereinzelt nachgewiesen werden. Von 
Atrazin und Isoproturon wurden ausgeprägte Jahresgänge 
ermittelt und in Depositionsgraphiken dargestellt. Lediglich 
Lindan war nahezu das ganze Jahr über nachweisbar. Die 
gemessenen Konzentrationen lagen im Bereich zwischen 3 und 
300 ng 1-1• Die dargestellten Jahresgänge korrelieren gut mit
den jeweiligen Anwendungszeiträumen der einzelnen Sub­
stanzen. Insgesamt liegen die gemessenen Konzentrationen im 
Jahresmittel unter 50 ng 1-1. Der Beitrag der trockenen Depo­
sition ist substanz- und wetterlagenabhängig. Er macht etwa 
10-20 % der Gesamtdeposition aus.
Abstract 
Rain samples were collected at 3 different sites and were analysed for 
some selected pesticides (Lindan, lsoproturon, Triadimenol, Pirimi­
carb, Parathion-ethyl and Atrazin) as weil as for F/uoranthen and 
Phenanthren. The rainwater was collected by DÄMMGEN-bulk-collec­
tors over time periods of two weeks. Additional, two sites were 
equipped with a wet-only-collector. Parathion-ethyl, Pirimicarb and 
Triadimenol were detected in only a few samples. Atrazin and Isopro­
turon showed strongly annual variations. Only Lindan appeared in 
almost every sample during the entire year. The observed concentra­
tions ranged between 3 and 300 ng 1-1. For single substances good
correlations were found between the annual variation and the time 
period of agricultural application. The annual average concentration is 
for all substances below 50 ng 1-L. Depositionsrates were calculated and 
presented. The part of dry deposition depends on the substances and 
the weather and ranges between 10 and 20 % of the total deposition. 
Einleitung und Problemstellung 
Lange Zeit galt die Annahme, daß Pflanzenschutzmittel 
(PSM) allein wegen ihres geringen Dampfdruckes auf der 
Fläche, auf die sie aufgebracht wurden, verbleiben. Heute 
weiß man, daß ein Teil der PSM bereits bei der Ausbringung 
durch Verwehen oder nach der Ausbringung durch Verdamp-
fen in die Atmosphäre gelangen (BoEHNKE et al., 1989; GRo­
VER, 1991; GLOTFELTY et al., 1989). Welche Mengen des 
ausgebrachten PSM durch Verwehen in die Atmosphäre 
gelangen, hängt im wesentlichen von der Art der Ausbringung 
und von den Windverhältnissen ab (GRovER 1991). Die Ver­
dampfungsraten dagegen sind sehr stark von dem Feuchtig­
keitsgehalt des Bodens (SPENCER at al., 1990), von der Son­
neneinstrahlung (GLOTFELTY et al., 1983) und den Windver­
hältnissen abhängig. Über den weiteren Verbleib, Abbau- und 
Transportverhalten organischer Verbindungen in der Atmo­
sphäre ist noch wenig bekannt. In den letzten Jahren wurde 
verstärkt versucht, mit den bisher bekann.ten Daten über 
Abdrift und Depositionsverhalten Modelle für das Transport­
verhalten der PSM zu erstellen (WoooRow et al., 1990). Doch 
wissen wir noch zu wenig über die photochemischen und 
oxydativen Abbaureaktionen in der Atmosphäre sowie über 
die atmosphärische Phasenverteilung der PSM (MAYEWSKI, 
1991). Einer der wichtigsten Diskussionspunkte in Zusam­
menhang mit der Deposition von PSM durch Niederschläge ist 
die Frage, ob die Wirkstoffe hauptsächlich durch Auswasch­
prozesse unter der Wolke (below-cloud-scavenging) in den 
Regen gelangen, oder ob sie bereits in den Luftschichten, in 
denen die Wolkenbildung stattfindet, vorhanden sind und in 
die sich abspielenden mikrophysikalischen Prozesse der Wol­
ken- und Nebelbildung mit einbezogen werden. Entgegen 
anderen Darstellungen (0BERWALDER et al., 1992) halten wir 
den Eintrag der Pestizide über in-cloud-scavenging für die 
Hauptquelle der PSM im Regen. In einem Tropfen ist die 
Bindung der Wassermoleküle schwächer als in einer ebenen 
Oberfläche. Aus diesem Grund ist der Sättigungsdampfdruck 
von Tröpfchen höher als der im Labor über einer ebenen 
Oberfläche bestimmte Sättigungsdampfdruck von Wasser. Da 
der Laborwert als 100 % relative Feuchte angegeben wird, 
benötigen Tröpfchen zur Kondensation mehr als 100 % rela­
tive Feuchte. Man nennt das einen „übersättigten" Dampf. 
Die Höhe des benötigten Übersättigungsdampfdrucks hängt 
von der Krümmung der Oberfläche ab; sie ist um so größer, je 
kleiner der Tropfen. Diesem Effekt wirkt der sogenannte 
Lösungseffekt entgegen, der mit steigender Salzkonzentration 
im Tropfen eine Herabsetzung des Sättigungsdampfdruckes 
bewirkt. Aus der Überlagerung dieser beiden Effekte entsteht 
das sogenannte Köhler-Diagramm (L1uJEQUIST, CEHAK, 
1979), in dem die zur Kondensation benötigte Übersättigung 
in Abhängigkeit vom Radius dargestellt wird. Wenn der Trop-
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fen sehr klein und die Salzkonzentration daher groß ist, über­
wiegt der Lösungseffekt und der benötigte Übersättigungs­
dampfdruck ist klein. Mit zunehmendem Radius und daher 
abnehmender Salzkonzentration, kommt der Krümrnungsef­
fekt immer mehr zur Geltung und der benötigte Übersätti­
gungsdampfdruck wächst bis zu einem Maximalwert an. Der 
diesem Maximalwert zugehörige Radius wird kritischer 
Radius genannt. Jenseits des kritischen Radius nimmt der 
Krümmungseffekt mit abnehmender Oberflächenkrümmung 
rasch ab und der Dampfdruck nähert sich asymptotisch dem 
Laborwert. Ist der Tropfen einmal über den kritischen Radius 
hinaus angewachsen, wächst er weiter, auch wenn der Über­
sättigungsdampfdruck fällt. Der Tropfen wird deshalb letztlich 
unter die Wolke absinken und als Regentropfen zu Boden 
fallen. Ein Tropfen, der den kritischen Radius nicht über­
schreitet, wird nach Absinken in Regionen der Wolke mit 
geringerer Übersättigung schrumpfen oder bei einer Luft­
feuchtigkeit unter 100 % völlig verdampfen. Dabei gelangen 
die PSM-Moleküle wieder in das atmosphärische Aerosol und 
unterliegen erneut den Prozessen der Wolkenbildung sowie 
des gas- und particle-scavenging. Ein einzelnes PSM-Molekül 
kann diese Transmissionsprozesse bis zu lOOmal durchlaufen 
(JAESCHKE, 1983), bevor es durch Niederschlag naß deponiert 
wird oder nach endgültigem Verdampfen der Wolke durch 
trockene Deposition wieder zum Erdboden gelangt. Während 
dieser Transmission unterliegt das PSM-Molekül ständig den 
oxydativen und photochemischen Abbaureaktionen in der 
Atmosphäre. Die großräumige Verteilung von PSM durch die 
Atmosphäre hängt also im wesentlichen von der atmosphäri­
schen Verweilzeit des PSM-Moleküls, dessen Abbauverhalten 
sowie von den Windverhältnissen ab. Die atmosphärische 
Verweilzeit wiederum wird durch die Effe�tivität der oben 
beschriebenen scavenging-Prozesse also das Depositionsver­
halten der PSM beeinflußt. Zur Überprüfung des Depositions­
verhaltens von PSM starteten die Biologische Bundesanstalt 
(BBA) und der Industrieverband Agrar ([VA) ein Projekt, in 
dem Regenproben auf verschiedene PSM untersucht werden 
sollten. Für dieses Monitoring wurden mehrere Meßstellen 
ausgewählt, die in unterschiedlichen Abständen zu Ausbrin­
gungsgebieten liegen. Zum Depositionsmonitoring in unmit­
telbarer Umgebung von landwirtschaftlich genutzten Gebieten 
wurden von der BBA die Meßstandorte Rotenkamp und 
Neuenkirchen in Niedersachsen betrieben. Für Untersuchun­
gen in mittlerer Entfernung zu Ausbringungsgebieten betrieb 
die BBA einen weiteren Meßort auf dem Gelände der BBA in 
Braunschweig. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen wurden 
von S1EBERS et al., 1991 beschrieben. 
Ergänzend zu den Untersuchungen der BBA richtete der 
IV A drei Meßstandorte im südwestdeutschen Raum ein. Eine 
quellnahe Probenahmestation befand sich innerhalb landwirt­
schaftlich genutzter Flächen auf dem Gelände der Landes­
Lehr- und Forschungsanstalt für Landwirtschaft, Weinbau und 
Gartenbau (LLFA) in Neustadt an der Weinstraße. Die 
Sammler wurden auf dem Dach der LLFA in einer Höhe von 
150 m über NN an einer frei anströmbaren Stelle aufgestellt. 
Die umgebenden Flächen bestehen aus Rebanlagen, die nach 
ca. 1 km in westlicher Richtung an den bewaldeten Haardt­
rand grenzen. Der Standort ist als landwirtschaftlich genutzt 
einzustufen. Eine zweite Probenahmestation lag am Horten­
kopfim Pfälzer Wald. Die Meßstation Hortenkopfbei Merzal­
ben (Abb. 1) befindet sich in einer Höhe von 606 m über NN 
an einer frei anströmbaren Stelle. Umgebende Flächen sind 
ausschließlich Laubmischwälder. Der Standort ist als indu­
strieferne Waldstation einzustufen. Als weiterer quellferner 
Beobachtungsort wurde das Taunusobservatorium der 
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Abb. 1. Lageplan der Sammelstandorte Kleiner Feldberg, Neustadt 
und Hortenkopf. 
Johann-Wolfgang-Goethe-Universität (Reinluftgebiet) auf 
dem Kleinen Feldberg ausgewählt (Abb. 1). Der Kleine Feld­
berg liegt 825 m über NN und ca. 15 km von Frankfurt 
entfernt. Die Station ist frei anströmbar und liegt meistens 
unter Südwestwindeinfluß. Hier wurden seit Oktober 1989 
Proben genommen und im Battelle Institut analysiert. Seit 
Januar 1991 wurden auch Proben von den Meßstandorten 
Hortenkopf und Neustadt analysiert. In einer früheren Arbeit 
(GATH et al., 1992) wurde bereits über die Messungen auf dem 
Kleinen Feldberg zwischen März 1990 und März 1991 refe­
riert. Zu dieser Zeit lag noch kein kompletter Jahresgang der 
beiden anderen Meßstellen vor. 
Folgende Verbindungen wurden analysiert: 
Atrazin Hauptanwendungszeit: April-Juni 
(Anwendungsverbot seit März 1991) 
Lsoproturon Hauptanwendungszeit: März-Mai und 
Oktober-Dezember 
Lindan: 
a-HCH
Parathion-ethyl
Pirimicarb
Triadimenol
Hauptanwendungszeit: März-Oktober 
(Konstitutionsisomer von Lindan) 
Hauptanwendungszeit: April-Oktober 
Hauptanwendungszeit: Mai-Juli 
Hauptanwendungszeit: Mai-Juni 
Phenanthren und Fluoranthen wurden zusätzlich als lndika­
torsubstanzen für anthropogen belastete Luftmassen in die 
Untersuchungen mit einbezogen. Die Auswahl der PSM 
erfolgte bevorzugt nach Produktionsmengen, chemisch-physi­
kalischen Eigenschaften (z. B. Dampfdruck, Substanzklassen, 
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Anwendungsbereichen) sowie der Stabilität und war mit den 
Untersuchungen abgestimmt, die von der Biologischen Bun­
desanstalt für Land- und Forstwirtschaft in Südost-Nieder­
sachsen durchgeführt wurden (SI EBERS et al., 1991). 
Probenahme 
Die Probenahme erfolgte in zwölf Niederschlagssammlern 
nach DÄMMGEN (DÄMMGEN, 1985, 1990; S1EBERS, 1991) auch 
bulk-Sammler genannt. Charakteristisch für diese Sammler 
sind die immer offenen Glastrichter, so daß neben dem Nie­
derschlag auch die in niederschlagsfreien Witterungsperioden 
anfallende trockene Deposition (Staub) gesammelt wird. 
Auf den Stationen Neustadt und Kleiner Feldberg wurde 
zusätzlich ein Niederschlagssammler gemäß VDI Richtlinie 
3870 (Eigenbrodt-Sammler) betrieben. Der Auffangtrichter 
dieses Sammlers ist während der niederschlagsfreien Witte­
rungsphase geschlossen und wird nur bei Einsetzen von Regen 
durch einen Sensor automatisch geöffnet. 
Die Sammelgeräte und deren Anordnung entsprechen 
denen der Biologischen Bundesanstalt (S1EBERS et al., 1991), 
lediglich der Sammeltrichter des wet-only-Sammlers besteht 
nicht wie bei der BBA aus Glas, sondern aus Polyethylen. 
Zur Bestimmung der nassen Deposition, d. h. der auf einer 
Fläche mit dem Regen niedergegangenen Menge am PSM, 
müssen die gemessenen Konzentrationen mit der gefallenen 
Niederschlagsmenge multipliziert werden. Die in diesem Pro­
jekt verwendeten Niederschlagssammler sind optimiert für die 
Probenahme von Regen zur anschließenden chemischen Ana­
lyse. Sie sind nicht geeignet, die Niederschlagshöhe zu bestim­
men (W1NKLER, 1989). Die für die PSM-Deposition benötigte 
Niederschlagshöhe wurde daher separat mit Heilmann-Samm­
lern bestimmt, die in unmittelbarer Nähe der Regensammler 
aufgestellt waren. 
Beschreibung des Analyseverfahrens 
Die Anreicherung der Proben erfolgt über eine Festphasenex­
traktion an einer RP18-Phase. 2 g des Festphasenmaterials 
(Macherey & Nagel oder Baker) werden begrenzt von Glasfa­
serfiltern in eine 10 ml Glas-Luer-Spritze gepackt. Die Kondi­
tionierung der Phase erfolgt unter Vakuum mit: 
1. 10 ml Toluol
2. 20 ml Acetonitril/Methanol 1:1
3. 30 ml destilliertem Wasser
Auf der so konditionierten Kartusche werden 0,5 1 der
gesammelten Regenprobe angereichert. Vor der Anreiche­
rung der Probe wird das Regenwasser an der Elektrode auf pH 
5 eingestellt. Zusätzlich gibt man noch etwa ein Volumenpro­
zent Methanol in die Probe, um die Wechselwirkung mit der 
Phase zu verbessern (Z1EF, 1988). Die Durchflußgeschwindig­
keit bei der Anreicherung beträgt etwa 1 ml pro Minute. 
Nach der Anreicherung wird die Kartusche im schwachen 
Stickstoffstrom ca. 6 Stunden getrocknet. Die trockene Kartu­
sche wird zuerst mit 3mal 3 ml Toluol und anschließend mit 
2mal 4 ml Methanol/Acetonitril 1:1 eluiert. Die Toluolfraktion 
enthält Lindan, die PAHs und einen Teil des Parathion-ethyls. 
Die Methanol/ Acetonitril-Fraktion enthält die restlichen Sub­
stanzen, soweit sie bei dem gegebenen pH an die RP18-Phase 
gebunden wurden. Das so erhaltene Methanol/ Acetonitril­
Eluat wurde durch Abblasen im schwachen Stickstoffstrom 
auf 100 µl aufkonzentriert und mit GC/MSD im SIM-Modus 
(single ion monitoring) untersucht. Die Toluolfraktion wurde 
zusätzlich zur Bestimmung des Lindans im GC/ECD analy­
siert. 
Geräte 
GC/MSD: Hewlett Packard GC 5890, Series II 
Hewlett Packard MSD 5970 
GCIECD Carlo Erba Mega Series HRGC 
5160 
Carlo Erba Mega Series ECD 400 
GC-Bedingungen: 
Säule 30 m x 0,25 mm fused silica mit 
DB.1301 
0,25 µm Filmdicke (J & W) 
Säulenvordruck: 10 psi 
Injektor: 250 °C, 1 min Splitless 
Gasfluß am Split-Ausgang: 22,6 ml/min 
Gasfluß am Purge-Ausgang: 4 ml/min 
Ofentemperatur: 60 °C (2 min) 
60 °C auf 280 °C (20 °C /min) 
280 °C (3 min) 
Injektionsvolumen: 2 µl 
Alle Injektionen erfolgen mit Hilfe eines Probengebers 
MSD-Bedi ngungen: 
Interfacetemperatur: 280 °C 
Ionisationsspannung: 70 eV 
Multiplierspannung: 2050 V 
Masse zu Ladungsverhältnisse der detektierten Bruchstücke: 
m/e 112 Triadimenol; 
m/e 166 Pirimicarb; m/e 178 Isoproturon; 
m/e 178 Phenanthren; m/e 202 Fluoranthen 
m/e 215 Atrazin; mle 291 Parathion-ethyl 
Validierung der Methode 
Zur Validierung der Methode wurden Aufstockungsversuche 
mit Reinstwasser und Regenwasser bei unterschiedlichen 
Konzentrationen durchgeführt (GArn et al., 1991). Die 
Anreicherung bei pH 5 ergab, wie auch durch GATH, 1990 und 
S1 EBERS et al., 1991 bestätigt, für die meisten Wirkstoffe eine 
gute Wiederfindungsrate. Parallel zu den Analysen wurden 
weitere Regenwasseraufstockungen von 50-200 ng i- 1 durchge­
führt, deren Ergebnisse in Tabelle 1 aufgelistet sind. Die 
Wiederfindungsraten von Isoproturon lag unter 70 % und wies 
eine größere Standardabweichung auf. Dies ist sehr wahr­
scheinlich darauf zurückzuführen, daß Isoproturon sich wäh­
rend der Gaschromatographie teilweise und nicht reproduzier­
bar zersetzt. Die Zersetzungsprodukte wurden nicht erfaßt. 
Trotz der geringen Wiederfindurigsrate der Methode wurde 
Isoproturon in einigen Proben nachgewiesen. Die gefundenen 
Werte wurden unkorrigiert in den Ergebnistabellen darge­
stellt. Um sicherzustellen, daß während der 14tägigen Probe­
nahmezeit keine Verfälschung des Ergebnisses durch Abbau 
Tab. 1. Wiederfindungsraten der Aufstockungen zu den Probenserien 
aus dem Zeitraum von Oktober 1990 bis Oktober 1991. Zugesetzte 
Konzentrationen: 50-200 ng 1- 1 
Substanzen 
Atrazin 
Isoproturon 
Lindan 
Parathion-ethyl 
Pirimicarb 
Triadimenol 
a-HCH
Phenanthren
Fluoranthen
Anzahl 
der 
Proben 
n 
30 
29 
31 
30 
31 
31 
30 
31 
31 
ermittelte Mittel- Standard-
Wiederfin- wert abwei-
dungsraten chung 
von/bis in% in% in% 
44,6-130,9 95,1 15,7 
0,0- 86,3 32,1 27,9 
61,2-118,2 93,3 12,7 
39,3-128,2 90,5 23,5 
43,5-128,6 83,1 20,6 
47,3-184,2 98,2 25,8 
62,7-111,1 89,1 11,1 
44,5-143,9 87,3 22,6 
46,2-153,2 75,3 26,3 
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Tab. 2. Gemessene Konzentrationen aus den Regenproben der Meßstelle Hortenkopf in ng 1-1
Eigenbrodt-Sammler 
Sammelzeitraum 
15. 10. 90-29. 10. 90
29. 10. 90--12. 11 90
12. 11. 90--26. 11. 90
26. 11. 90--10. 12. 90
10. 12. 90--20. 12. 90 
20. 12. 90-- 7. 1. 91
7. 
21. 
4. 
18. 
4. 
18. 
2. 
15. 
29. 
21. 
3. 
17. 
l. 
15. 
5. 
19. 
2. 
16. 
30. 
1. 91-21. 
1. 91- 4. 
2. 91-18. 
2. 91- 4. 
3. 91-18. 
3. 91- 2. 
4. 91-15. 
4. 91-29. 
4. 91-21. 
5. 91- 3. 
6. 91-17. 
6. 91- 1. 
7. 91-15. 
7. 91- 5.
8. 91-19.
8. 91- 2.
9. 91-16.
9. 91-30.
1. 91
2. 91
2. 91
3. 91
3. 91
4. 91 
4. 91 
4. 91
5. 91 
6. 91 
6. 91
7. 91
7. 91
8. 91
8. 91
9. 91
9. 91
9. 91
9. 91-14. 10. 91
gefallener 
Regen 
(mm) 
42,65 
48,80 
80,25 
15,25 
23,20 
107,40 
58,15 
1,40 
19,50 
6,40 
2,90 
25,80 
6,50 
30,80 
30,80 
0,00 
38,70 
35,40 
25,60 
57,00 
0,00 
0,70 
3,30 
70,00 
44,55 
Atrazin Isopro- Lindari 
turon 
nn 149 <50 
1111 361 nn 
<20 <20 <50 
11n nn 11 
nn nn 12 
nn <20 7 
nn nn 12 
nn 70 54 
<30 30 81 
nn 35 273 
58 56 85 
30 nn 297 
140 nn 113 
90 nn 152 
60 nn 90 
<20 30 40 
nn nn 40 
nn nn 100 
nn nn 30 
nn 40 30 
nn 20 40 
Parathion- Pirimi- Triadi- a-HCH Phen- Fluor-
ethyl carb menol anthren anthen 
11n <20 <20 <50 35 <20 
nn <20 nn nn 58 33 
nn <20 <20 nn 67 45 
nn nn nn <5 111 94 
nn <20 nn <5 68 44 
1111 <20 <20 <5 46 38 
nn nn 11n 3 73 42 
nn nn nn nn 66 37 
n11 <20 nn 4 62 22 
nn nn 30 4 132 37 
nn nn nn 4 40 <20 
n11 <20 n11 5 40 <20 
nn nn nn 11n 180 <80 
11n <20 nn 3 50 <20 
11n nn nn nn 60 <20 
nn 70 nn 3 30 <20 
nn <20 <20 <2 54 <20 
11n 1300 1740 <2 250 <20 
nn nn nn 4 100 <70 
nn nn nn nn 40 nn 
nn nn nn 3 40 <20 
Tab. 3. Gemessene Konzentrationen aus den Regenproben der Meßstelle Neustadt in ng 1-1
Dämmgen-Sammler gefallener Atrazin Isopro- Li11dan Parathion- Pirimi- Triadi- a-HCH Phen- Fluor-
Regen turon ethyl carb menol anthren anthen 
Sammelzeitraum (mm) 
15. 10. 90--29. 10. 90 27,65 nn nn nn nn <20 nn nn <20 <20 
29. 10. 90--12. 11. 90 29,95 <20 nn <50 nn <20 <20 nn <20 <20 
12. 11. 90--26. 11. 90 49,35 <20 nn <50 nn <20 nn nn 70 60 
26. 11. 90-10. 12. 90 13,70 nn nn 20 nn nn <20 <5 90 70 
10. 12. 90--20. 12. 90 13,75 nn nn 9 nn nn <20 <5 226 197 
20. 12. 90-- 7. 1. 91 53,35 nn 151 11 nn nn <20 <5 85 55 
7. l. 91-21. 1. 91 28,20 nn <20 8 nn nn nn <5 30 36 
21. 1. 91- 4. 2. 91 0,75 nn <90 10 130 <90 nn nn 74 <70 
4. 2. 91-18. 2. 91 8.50 <20 nn 8 <30 <20 nn 3 158 104 
18. 2. 91- 4. 3. 91 2,20 nn nn 5 <100 nn nn 5 130 89 
4. 3. 91-18. 3. 91 2,80 nn <30 33 <30 nn nn <4 <40 46 
18. 3. 91- 2. 4. 91 27,30 <20 nn 59 nn nn nn 4 53 43 
2. 4. 91-15. 4. 91 0,30 nn 200 <70 nn nn nn 1111 nn nn 
15. 4. 91-29. 4. 91 18,60 54 130 74 nn nn nn 3 <20 <20 
29. 4. 91-21. 5. 91 18,60 60 nn 160 n11 <20 nn 3 <20 <20 
21. 5. 91- 3. 6. 91 1,60 100 nn 30 nn nn nn nn <80 <80 
3. 6. 91-17. 6. 91 17,85 270 30 110 160 nn 60 2 40 <20 
17. 6. 91- 1. 7. 91 31,63 60 nn 70 140 <20 nn 2 <20 <20 
l. 7. 91-15. 7. 91 10,30 10 50 30 <40 nn nn 2 <20 <20 
15. 7. 91- 5. 8. 91 25,00 nn n11 20 nn nn nn <2 40 <20 
5. 8. 91-19. 8. 91 3,00 nn <20 4 nn nn 210 nn 30 <20 
19. 8. 91- 2. 9. 91 4,50 nn 1111 30 nn nn nn nn 50 30 
2. 9. 91-16. 9. 91 0,35 
16. 9. 91-30. 9. 91 37,15 nn 90 20 nn nn nn 3 40 nn 
30. 9. 91-14. 10. 91 25,10 nn 30 40 nn nn nn 3 40 <20 
entsteht, wurden Stabilitätstests durchgeführt (GATH et al., den Analysenergebnissen von 14,4 % . Bei einer maximalen 
1992), die folgende Halbwertszeiten in den Probenahmegefä- Standzeit von 14 Tagen beträgt der Fehler 26,7 % . Für die 
ßen ergaben: Substanz mit der längsten Halbwertszeit (Triadimenol) beträgt 
Isoproturon 5,66 Wochen der Fehler nach 7 Tagen 7 ,7 % und nach 14 Tagen 14,9 % . 
Atrazin 8,59 Wochen Die hier aufgeführten Halbwertszeiten lassen jedoch keine 
Lindan 6,75 Wochen Rückschlüsse auf die atmosphärischen Abbauraten zu, da es 
Pirimicarb 6,93 Wochen sich dabei um völlig andere Mechanismen handelt. 
Para thion-eth yl 4,46 Wochen 
Triadimenol 8,60 Wochen 
Im Mittel beträgt die Standzeit der Proben in den Probenah- Ergebnisse
megefäßen 7 Tage. Für die Substanz mit der kürzesten Halb- Die Konzentrationen wurden nicht um die Wiederfindungs-
wertszeit (Parathion-ethyl) ergibt sich dadurch ein Fehler in rate korrigiert, was besonders bei Isoproturon zu niedrigeren 
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Tab. 4. Gemessene Konzentrationen aus den Regenproben der Meßstation Neustadt in ng 1-1
Eigenbrodt-Sammler gefallener Atrazin lsopro- Lindan Parathion- Pirimi- Triadi- a-HCH Phen- Fluor-
Regen turon ethyl carb menol anthren anthen 
Sammelzeitraum (mm) 
15. 10. 90--29. 10. 90 27,65
7. 11. 90--12. 11. 90 29,95 <20 <20 <50 nn <20 <20 nn <20 <20 
12. 11. 90--26. 1 l. 90 49,35 <20 <20 <50 nn <20 nn nn 60 40 
26. 11. 90--10. 12. 90 13,70 nn 40 <5 nn nn <40 nn 160 70 
10. 12. 90--20. l2. 90 13,75 nn 31 6 nn nn <20 <5 302 262 
20. [2. 90-- 7. 1. 91 53,35 nn <20 10 nn nn 60 <5 70 52 
7. 1. 91-21. 1. 91 28,20 nn nn 8 nn nn <20 <5 45 34 
21. l. 91- 4. 2. 91 0,75 
4. 2. 91-18. 2. 91 8,50 nn nn 5 <30 nn <20 nn 168 138 
18. 2. 91- 4. 3. 91 2,20 nn nn 20 nn nn nn nn nn nn 
4. 3. 91-18. 3. 91 2,80 nn <100 28 <100 nn nn nn nn nn 
18. 3. 9l- 2. 4. 91 27,30 nn nn 63 <30 nn nn 4 74 69 
2. 4. 91-15. 4. 91 0,30 
15. 4. 9[-29. 4. 91 18,60 32 62 86 nn nn nn 5 30 30 
29. 4. 9[-21. 5. 91 18,60 llO nn 200 nn nn nn 3 <20 <20 
21. 5. 91- 3. 6. 91 l,60 1111 nn 40 nn nn nn nn <140 <140 
3. 6. 91-17. 6. 91 17,85 130 nn JlO [40 nn nn 3 <20 <20 
17. 6. 9l- 1. 7. 9l 31,63 40 nn 90 210 <20 1111 3 <20 <20 
1. 7. 91-15. 7. 91 10,30 1111 nn 30 <40 nn nn 3 <20 <20 
15. 7. 9[- 5. 8. 91 25.00 nn nn 20 nn nn 1111 <2 40 <20 
5. 8. 91-[9. 8. 91 3,00 nn nn 4 nn <20 20 nn 30 <20 
19. 8. 91- 2. 9. 91 4.50 1111 nn 30 nn nn 60 nn 60 <50 
2. 9. 91-16. 9. 91 0,35 
16. 9. 91-30. 9. 91 37,15 nn nn 30 nn nn nn 3 30 nn 
30. 9. 91-14. 10. 91 25.10 nn nn 50 nn nn nn 3 50 <20 
Tab. 5. Gemessene Konzentrationen aus den Regenproben der Meßstation Kleiner Feldberg in ng 1- 1 
Dämmgen-Sammler gefallener Atrazin lsopro- Lindan Parathion- Pirimi- Triadi- a-HCH Phen- Fluor-
Regen turon ethyl carb menol anthren anthen 
Sammelzeitraum (mm) 
16. JO. 90-30. 10. 90 72,LO 1111 <20 22 nn nn nn 4 68 <20 
30. 10. 90-13. 11. 90 50,00 nn 136 35 1111 nn <20 4 75 <20 
13. 11. 90--27. l l. 90 100,00
27. 11. 90-11. 12. 90 21,90 <20 34 15 nn nn nn nn 923 1108 
11. 12. 90-- 3. l. 9 l 67,55 
3. l. 9[- 8. I. 91 89,05 nn nn 12 nn nn nn <5 72 53 
8. 1. 91-21. 1. 91 21,30 nn nn 7 nn nn nn <5 7l 69 
2 l. l. 91- 4. 2. 91 4,30 
4. 2. 91-18. 2. 91 47,60 nn nn nn nn nn 39 nn 113 78 
18. 2. 91- 4. 3. 91 8,50 nn 1111 6 nn 1111 nn 6 95 74 
4. 3. 91-18. 3. 91 10,40 nn nn 136 nn nn nn 4 47 26 
18. 3. 91- 2. 4. 91 35,40 nn nn 104 <30 nn 1111 4 42 29 
2. 4. 91-15. 4. 91 1,30 1111 34 165 nn nn <20 6 58 nn 
15. 4. 91-29. 4. 91 14,40 30 nn 55 nn 1111 1111 3 30 <20 
29. 4. 91-21. 5. 91 42,JO 40 140 277 nn nn 1111 5 50 40 
21. 5. 91- 3. 6. 91 19,40 80 60 60 nn nn 30 3 <20 <20 
3. 6. 91-17. 6. 91 43,80 60 60 80 nn nn nn 3 30 <20 
l7. 6. 91- 1. 7. 91 62,00 40 30 80 <40 nn nn 3 20 <20 
l. 7. 91-15. 7. 91 23,00 <20 160 40 nn 1111 nn 3 20 <20 
15. 7. 91- 5. 8. 91 47,00 nn nn 30 1111 1111 1111 2 40 <20 
5. 8. 91-19. 8. 91 6,70 <20 <20 20 nn 1111 20 <2 40 <20 
19. 8. 91- 2. 9. 91 2,10 1111 nn 20 nn nn nn nn 40 <30 
2. 9. 91-16. 9. 91 2,20 
16. 9. 91-30. 9. 91 47,30 nn 33 30 nn nn nn 3 40 1111 
30. 9. 91-14. JO. 91 35,15 1111 30 30 nn nn 1111 4 60 <20 
Werten führt. Alle untersuchten Verbindungen wurden aus wenig Regen fiel (Probenvolumen 60 ml). Dies deckt sich mit 
Gründen maximaler Nachweisempfindlichkeit auf nur einer den Beobachtungen anderer Arbeitsgruppen (ÜBERWALDER 
Masse gemessen. Eine Absicherung auf einer Säule mit ande- et al., 1991), die feststellten, daß hohe Pestizidkonzentratio-
rer Polarität erfolgte nicht. nen im Regenwasser nach langer Trockenheit und bei gerin-
Von den untersuchten PSM waren während ihrer Anwen- gen Probenmengen auftreten. Rechnet man jedoch die gemes-
dungszeiten Atrazin und Lindan ständig, alle anderen Sub- senen Konzentrationen unter Berücksichtigung der gefallenen 
stanzen nur vereinzelt nachzuweisen. Saisonal erreichten vor Regenmengen auf einen Jahresmittelwert um, so liegt dieser 
allem Lindan und Isoproturon Spitzenkonzentrationen von bis für alle gemessenen Substanzen unter 50 ng 1-1 (Tab. 7). Dabei
zu 300 ng 1-1• Ende August 1991 wurden in einer Probe vom gingen natürlich nur die Regenmengen in die Rechnung ein, 
Hortenkopf für Pirimicarb und Triadimenol Konzentrations- zu deren Meßintervallen auch eine Analyse vorliegt. 
werte von über 1000 ng 1-1 gemessen. Allerdings handelte es Um die nasse Deposition zu berechnen, müssen die gemes-
sich hier um eine Situation, in der nach langer Trockenheit nur senen Konzentrationen mit der gefallenen Niederschlags-
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Tab. 6. Gemessene Konzentrationen aus den Regenproben der Meßstation Kleiner Feldberg in ng 1-1
Eigenbrodt-Sammler 
Sammelzeitraum 
]6. 10. 90--30. 10. 90 
30. 10. 90--13. 11. 90 
13. 11. 90--27. 11. 90 
27. 11. 90--11. 12. 90 
11. ]2. 90-- 3. I. 91 
3. l. 91- 8. 1. 91
8. 1. 91-21. 1. 91 
21. 1. 91- 4. 2. 91 
4. 2. 91-18. 2. 91 
18. 2. 91- 4. 3. 91
4. 3. 91-18. 3. 91
18. 3. 91- 2. 4. 91 
2. 4. 91-15. 4. 91
15. 4. 91-29. 4. 91
29. 4. 91-21. 5. 91
21. 5. 91- 3. 6. 91 
3. 6. 91-17. 6. 91
17. 6. 91- 1. 7. 91
J. 7. 91-15. 7. 91 
15. 7. 91- 5. 8. 91
5. 8. 91-19. 8. 91
19. 8. 91- 2. 9. 91
2. 9. 91-16. 9. 91 
16. 9. 91-30. 9. 91
30. 9. 91-14. 10. 91
gefallener Atrazin 
Regen 
(mm) 
72,10 nn 
50,00 nn 
100,00 
21,90 nn 
67,55 
89,05 nn 
21,30 nn 
4,30 
47,60 nn 
8,50 
10,40 
35,40 
1,30 
14,40 
42,10 nn 
19,40 80 
43,80 60 
62,00 50 
23,00 nn 
47,00 nn 
6,70 nn 
2,10 1111 
2,20 
47,30 1111 
35,15 nn 
lsopro­
turon 
<20 
<20 
nn 
1111 
nn 
nn 
130 
nn 
nn 
nn 
nn 
nn 
<60 
nn 
1111 
120 
Lindan 
27 
36 
8 
12 
7 
5 
79 
40 
120 
70 
30 
30 
5 
30 
30 
30 
Parathion- Pirimi-
ethyl carb 
nn 1111 
nn nn 
nn nn 
nn nn 
nn nn 
nn nn 
nn nn 
nn nn 
50 1111 
<40 nn 
nn 1111 
nn nn 
nn nn 
1111 nn 
nn nn 
1111 nn 
Triadi­
menol 
nn 
nn 
nn 
<20 
<20 
<20 
30 
nn 
nn 
nn 
nn 
nn 
nn 
nn 
nn 
nn 
a-HCH
7 
4 
<5 
<5 
<5 
nn 
5 
2 
3 
2 
2 
2 
nn 
nn 
3 
3 
Phen­
anthren 
74 
79 
208 
59 
44 
113 
130 
<20 
40 
20 
<20 
30 
1900 
120 
40 
40 
Fluor­
anthen 
33 
44 
195 
58 
45 
120 
l80 
<20 
30 
<20 
<20 
<20 
100 
<100 
nn 
<20 
Tab. 7. Jahresdepositionen und Jahresmittelwerte der untersuchten Substanzen 
Eigenbrodt­
Sammler 
Atrazin lsopro­
turon 
Lindan Parathion- Pirimi- Triadi­
menol 
a-HCH Phcn- Fluor­
anthen 
Feldberg 
analysierte Regen­
menge 679,96 mm 
Neustadt 
analysierte Regen­
menge 422,43 mm 
ng1-1 a-1 
mg ha-1 a-1 
ng1-1 a-1 
mg ha-1 a-1 
10,70 
72,80 
17,40 
73,50 
16,30 
111,10 
8,50 
35,90 
34,90 
237,50 
39,10 
165,10 
cthyl carb 
1,80 
12,40 
21,50 
90,80 
2,70 
11,40 
4.20 
28,40 
10,90 
46,10 
2,80 
19,30 
1,80 
7.80 
·anthren
76,20 
518,00 
50,20 
212,20 
47,40 
322,20 
32,80 
[38,40 
Dämmgen­
Sammler 
Atrazin lsopro­
turon 
Lindan Parathion- Pirimi- Triadi­
menol 
a-HCH Phen- Fluor­
anthen 
Feldberg 
analysierte Regen­
menge 716,25 mm 
Neustadt 
analysierte Regen­
. menge 451,13 mm 
Hortenkopf 
analysierte Regen­
menge 730,95 mm 
ng1-1 a-1 
mg ha-1 a-1 
ng1-1 a-1 
mg ha-1 a-1 
ngl-1 a-1 
mg ha-1 a-1 
13,00 
92,90 
22,80 
102,80 
13,40 
97,60 
36,60 
262,20 
35,60 
160,70 
44,80 
327,40 
51,90 
371,60 
36,10 
162,90 
48,20 
352,10 
menge multipliziert werden. Aus der in den Heilmann-Samm­
lern bestimmten Niederschlagshöhe und den in den Regenpro­
ben bestimmten PSM-Konzentrationen ergeben sich Deposi­
tionsraten, die in Abbildungen 2 bis 10 in Histogrammen als 
Jahresgang dargestellt sind. Zur besseren Vergleichbarkeit der 
Daten wurden die für eine Substanz an den drei Probenahme­
orten bestimmten Depositionen jeweils in einem Bild zusam­
mengefaßt. Dabei stellen die grau unterlegten Flächen die 
Hauptanwendungsmonate dar. In dem mit einem Stern 
gekennzeichneten Sammelzeiträumen fiel zu wenig Regen zur 
Analyse oder es wurde aus anderen Gründen keine Probe 
analysiert. Die einheitlich kleinen weißen Säulen repräsentie­
ren Werte unter der Bestimmungsgrenze, für die natürlich 
kein Depositionswert berechnet werden konnte. Die gestri­
chelte Linie im Hintergrund stellt die gefallene Regenmenge 
(nach Hellmann-Sammler) dar. Die Skalierung der gefallenen 
Regenmenge wurde außer bei a-HCH so gewählt, daß der 
Nachrichtenbl. Deut. Pflanzenschutzd. 45. 1993 
ethyl carb 
2,50 
17,70 
17,40 
78,70 
3,70 
16,90 
10,40 
76.00 
3,70 
26,60 
6,20 
28,10 
5,20 
37,90 
2,70 
19,70 
1,90 
8,70 
3,20 
23,40 
anthren 
79,60 
570,10 
51,70 
233,40 
54,60 
399,40 
58,00 
415,40 
28,20 
127,20 
24,40 
178,70 
Schnittpunkt zwischen den Depositionswerten und der Regen­
kurve einer Konzentration von 100 ng 1-1 entspricht. Bei a­
HCH entspricht der Schnittpunkt einer Konzentration von 10 
ng 1-1. In Tabelle 7 sind sowohl die bereits angesprochenen
Jahresmittelwerte in ng 1-1 a-1 sowie die Jahresdeposition in mg
ha-1a-1 ohne statistische Korrektur der fehlenden Werte auf­
geführt. 
An den Probenahmestationen fiel im Zeitraum vom 
15.10.1990 bis 14.10.1991 insgesamt folgende Regenmenge 
(nach Hel/mann-Sammler): 
Feldberg 
Neustadt 
Hortenkopf 
909,6 mm 
451,5 mm 
775,1 mm 
Obwohl auf dem Feldberg im Vergleich zur Meßstation 
Neustadt etwa die doppelte Regenmenge fiel und die Statio-
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Erklärungen für die Abbildungen 2 bis 10: 
1 Depositionsdaten 
D Peak kleiner Bestimmungsgrenze 
gefallene Regenmenge 
Hauptanwendungszeit 
* keine Probe 
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Abb. 9. Depositionsentwicklung von Phenanthren zwischen Oktober 1991 und Oktober 1992. 
nen Feldbe1g und Hortenkopf als industrieferne Regionen 
einzustufen sind, liegen die errechneten Jahresdurchschnitts­
konzentrationen in der gleichen Größenordnung. 
Diskussion 
Wie aus den Abbildungen zu erkennen ist, konnten die PSM 
im wesentlichen während ihrer Hauptanwendungsmonate 
nachgewiesen werden. Besonders ausgeprägt ist der Zusam­
menhang zwischen Hauptanwendungszeit und Auftreten der 
Substanzen im Regen bei Atrazin. Für Atrazin besteht in 
Deutschland seit Frühjahr 1991 ein Anwendungsverbot. Die 
bestimmten Atrazindepositionen auf dem Kleinen Feldberg
entsprechen in ihrem Verlauf denen des Vorjahres (GATH et 
al., 1992); die einzelnen Depositionswerte jedoch sind nur 
etwa halb so hoch. Das Auftreten in den Hauptanwendungs­
zeiträumen läßt auf eine rasche und großräumige Verteilung 
der PSM nach der Ausbringung schließen. Dafür spricht auch 
der bei Atrazin auffallend ähnliche Depositionsverlauf zwi­
schen den einzelnen Stationen. Möglicherweise sind die trotz 
Anwendungsverbot gemessenen Atrazindepositionen die 
Folge von Ferntransporten. Wir unternahmen den Versuch, 
diese Vermutung durch eine Auswertung der Trajektorien­
analysen in den entsprechenden Sammelintervallen zu erhär­
ten. Leider ergab sich in dem beobachteten Zeitraum keine 
genügend stabile Wetterlage, um eine eindeutige Zuordnung 
treffen Zll können. Der Umstand, daß die bestimmten PSM­
Depositionen nach den Hauptanwendungszeiträumen rasch zu 
sehr kleinen Werten übergehen oder gar nicht mehr nachzu-
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Abb. LO. Depositionsentwicklung von Fluoranthen zwischen Oktober 1991 und Oktober 1992. 
weisen sind, weist auf eine kurze Verweilzeit der PSM in der 
Atmosphäre hin. Insgesamt gibt es vier verschiedene Pro­
zesse, die für das rasche Verschwinden der PSM verantwort­
lich sein können: 
l. photokatalytischer oder oxydativer Abbau der Substanzen
in der Atmosphäre
2. Verdünnung durch rasche Verteilung in horizontaler und
vertikaler Richtung
3. Entfernung aus der Atmosphäre durch trockene Deposition
4. Entfernung aus der Atmosphäre durch nasse Deposition
(in-cloucl-scavenging und below-cloud-scavenging).
Um Aussagen w Punkt eins und zwei treffen w können
wären direkte Messungen in der Atmosphäre nötig. Der 
Anteil der trockenen Deposition an der Gesamtdeposition lag 
bei den vorliegenden Messungen unerwartet niedrig. In 
Tabelle 7 ist w sehen, daß allein Isoproturon an beiden 
Stationen w über 50 % durch Partikel deponiert wurde. Bei 
Atrazin lag der Anteil der trockenen Deposition unter 20 % . 
Alle anderen Substanzen zeigten nur sehr geringe Unter­
schiede oder sogar höhere Depositionswerte in den wet-only­
Sammlern als in den bulk-Sammlern. Die w hohen Konzen­
trationen in den wet-only-Sammlern sind möglicherweise dar­
auf wrückzuführen, daß in der weniger verunreinigten Regen­
matrix aus den wet-only-Sammlern höhere Wiederfindungsra­
ten w erzielen sind als aus den bulk-Sammlern. Außerdem 
könnten durch die Heiwng in den wet-only-Sammlern, die im 
Winter ein Ein frieren der Proben verhindert, die Proben 
aufkonzentriert worden sein. Der entstehende Verdunstungs-
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verlust spielt jedoch nach unseren Erfahrungen nur eine unter­
geordnete Rolle. Dabei bleibt anzumerken, daß bei den Mes­
sungen vom Kleinen Feldberg aus dem Jahr 1990 (GATH et al., 
1992) höhere Beiträge der trockenen Deposition beobachtet 
wurden und die Konzentrationen immer in den bulk-Samm­
lern höher lagen als in den Eigenbrodt-Sammlern. 
Die Entfernung der PSM aus der Atmosphäre durch nasse 
Deposition ist sicher eine Überlagerung von in-cloud-scaven­
ging und below-cloud-scavenging. Die Effektivität des in-. 
cloud-scavenging dürfte jedoch wegen der eingangs erwähnten 
Prozesse bei der Wolkenbildung um ein Vielfaches überwie­
gen. Dafür sprechen die nahezu gleich verteilten J?epositions­
werte zwischen den unterschiedlichen Stationen obwohl hier 
quellnahe und quellferne Stationen miteinander verglichen 
werden. Ein weiteres Indiz dafür ist die Tatsache, daß auf dem 
Feldberg trotz der doppelten Regenmenge etwa gleiche Jah­
resdurchschnittskonzentrationen erreicht wurden. Ein Auswa­
schen unterhalb der Wolke müßte bei größeren Regenmengen 
auch eine stärkere Verdünnung nach sich ziehen. Die Gleich­
verteilung jedoch weist auf einen Eintrag durch die Kondensa­
tionskeime sowie gas- und particel-scavenging innerhalb der 
Wolke hin. Die Beobachtungen über den niedrigen Anteil der 
trockenen Deposition an der Gesamtdeposition decken sich 
mit Beobachtungen anderer Autoren (GLOTFELTY et al., 1991) 
über die Verteilung von PSM zwischen Partikel, Gasphase, 
Flüssigphase und Flüssigphasen-Partikeln während eines 
Nebelereignisses. Auch hier lag die Verteilung zwischen Parti­
kel und Flüssigphase stark auf der Seite der Flüssigphase. Die 
PSM waren in der Flüssigphase entgegen ihrer Henry-Kon­
stante um den Faktor 1000 angereichert. Dies ist möglicher­
weise dadurch zu erklären, daß der eingangs beschriebene in 
Cloud-scavenging-Prozeß noch durch die Bildung eines Films 
organischer Moleküle (Gn.L et al., 1983, SEAVER et al., 1991) 
auf der Oberfläche der Tropfen verstärkt wird, in dem sich die 
PSM anreichern können (CAPEL et al., 1990). Diese Vorgänge 
können nur für In-cloud-scavenging-Prozesse angenommen 
werden, da angesichts der kurzen Falldauer eines Tropfens 
diese Filmbindung unterhalb der Wolkenbasis nicht mehr 
zustande kommen kann. 
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